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(54) Title: PROCESS FOR PRODUCING A CELLULOSE MOULD BODY 
(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG CELLULOSISCHER FORMKORPER 
(57) Abstract 

This invention concerns a process for producing a cellulose 
mould body in which a solution containing cellulose and a tertiary 
amine-N-oxide is extruded through a die (1) consisting of at least 
one die channel (7) with an inlet area, an outlet area and a die 
channel port (8). The cxtrudate is then led through an air gap, 
drawn in it, and finally coagulated in a regenerating bath (3). The 
die channel (7) (of which there is at least one) has a first conical 
area (9) facing the inlet area with a diameter which diminishes 
in the direction of the die channel port (8). The die channel (7) 
(of which there is at least one) has at least a second conical area 

(10) facing the outlet area with a diameter which diminishes in 
the direction of the die channel port (8). The first conical area (9) 
is connected to the second conical area (10) by a rounded area 

(1 1) , and it has a larger aperture angle than the second conical 
area (10). The second conical area (10) has a length-to-diameter 
(UD) relationship of the diameter D of the die channel port (8) 
between 1 and 15. 

(57) Zusammenfassung 

Verfahren zur Herstellung eines cellulosischen 
Formkorpers, bei dem eine Cellulose und tertiares Amin-N-oxid 

schlieBHc^ anschheBcnd durch emen LuftspaU geftthrt. in diesem gegebenenfalls verstreckt und 

t^S^^S^Stl^^^r^^rl^ C T DQsenkanal ™ «*» dem EmstrLbereich zugewandten ersten 
£f der ? ^ Ssen J analaus, " tt (« "bnehmendem Durchmesser aufweist. dadurch gekemzeichnet, 
den S^S^^m^^J^T 01 - m Ausstrtmbereich zugewandten tegel»rmi gen Bereich (10) mil in Richtung auf 
0?) mi ITSe r£LlS^n^ nof^I aU ? elS, • d f ?I erS,e to « B, *™fc> Berci <* « durch einen abgerundeten Bereich 
ais oer zweite kegelfBrmige Bereich (10) beam und daB der zweite kegelfdrmige Bereich (10) ein auf den Durchmesser D des 
Duscnkanalaustntts (8) bezogencs UUigen-zu-Durchmesser (L/Dj-Verhaltnis zwischen 1 und 15 aufweist Durchmesser D des 
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Verfahren zur Herstellung cellulosischer Formkorper 



Beschreibung : 



Die vorliegende Erfindung betrif ft ein Verfahren zur Her- 
stellung eines cellulosischen Formkorpers, bei dem eine Cellu- 
lose und tertiSre Amin-N-oxide enthaltende L6sung durch eine 
Duse, enthaltend raindestens einen Diisenkanal mit einero Ein- 
strSmbereich, einem Ausstrombereich und einem Diisenkanal- 
austritt, extrudiert, anschlieflend durch einen Luftspalt ge- 
fiihrt, in diesem gegebenenf alls verstreckt und schliefllich in 
einem Fallbad koaguliert wird, wobei der mindestens eine Dii- 
senkanal einen dem Einstrombereich zugewandten kegelf5rmigen 
Bereich mit in Richtung auf den Dusenkanalaustritt abnehmendem 
Durchmesser aufweist. 

Losungen von Cellulose als einem hochpolymeren Material in ter- 
tiaren Amin-N-oxiden weisen neben viskosen Eigenschaften auch 
elastische Eigenschaften auf. Das FlieJJververhalten solcher Lo- 
sungen wird von der Gesamtheit dieser Eigenschaften, den soge- 
nannten viskoelastischen Eigenschaften beeinfluflt. Dies hat zur 
Folge, dafl es z.B. bei der Stroraung derartiger Losungen durch 
Diisen nach Austritt der Losung aus den Diisen zu einer Strahl- 
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aufweitung kommt, d.h. der Durchmesser des den Dusenkanal ver- 
lassenden Losungsstrahls ist grSfler als der Austrittsdurchmes- 
ser des Diisenkanals. Das Ausmafl der Strahlaufweitung wird z.B. 
durch den Durchsatz durch die Duse oder die Form des Diisenka- 
nals beeinflufit. 

Bei der Herstellung von z.B. Faden durch Extrusion der ge- 
nannten Celluloselosungen durch Diisen mufl zur Erzielung eines 
gewiinschten geringen Durchmessers des fertigen Fadens der Faden 
verstreckt werden, um von dem maximalen Fadendurchmesser im Be- 
reich der Strahlaufweitung zu dem endgiiltigen Fadendurchmesser 
zu gelangen. Derartige Verstreckungen fiihren zu einer Orientie- 
rung der Cellulosemolekiile im Faden. Eine zu hohe Orientierung 
wirkt sich jedoch nachteilig im Sinne einer zu geringen Dehnung 
der fertigen Faden aus. Geringe Dehnungen sind in den meisten 
Fallen aber unerwiinscht. 

Desweiteren kann es bei der Stromung der genannten Celluloselo- 
sungen durch Diisen bei grofleren Durchsatzen durch die Duse zu 
Stromungsinstabilitaten kommen, die zu einen unregelmafiigen Er- 
scheinungsbild z.B. von ersponnenen Cellulosef aden, zur Beein- 
trachtigung der Eigenschaf ten dieser Faden und zu Storungen des 
Spinnablaufs fiihren. Derartige Stromungsinstabilitaten lassen 
sich leicht durch Beobachtung des die Diise verlassenden Fliis- 
sigkeitsstrahls feststellen und auflern sich im Auftreten von 
UnregelmaBigkeiten in der Strahloberf lache in Form von 
"Sagezahnen" ("shark skin"). Beispiele hierfiir sind z.B. dem 
Buch von D.V. Boger, K. Walters, "Rheological Phenomena in 
Focus", S. 27, Elsevier, Amsterdam-London-New York-Tokio, 1993, 
zu entnehmen. 

Das Einsetzen und die Auspragung dieser Stromungsinstabilitaten 
werden z.B. durch die Ausgestaltung des Dusenkanaleinlauf s und 
durch den Durchsatz durch den Dusenkanal beeinfluflt und hangen. 
bei zylinderf ormigen Diisenkanalen von Durchmesser und vom Lan- 
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gen-zu-Durchmesserverhaltnis des Diisenkanals ab. (J. p. Tordel- 
la, Rheol. Acta (1), Nr. 2-3 (1958), S. 216-221). So kann eine 
VergroJJerung des Diisenkanaldurchmessers bei gleichem Durchsatz 
zu befriedigendem Erscheinungsbild und ruhigem Spinnverlauf 
fiihren. Jedoch ist dann zur Hers tel lung z.b. von Faden mit fei- 
nein Titer eine starke Verstreckung der Faden erforderlich, um 
den Fadendurchmesser von dem im Bereich der Diise vorliegenden 
Durchmesser auf den gewunschten Enddurchmesser zu reduzieren. 
Dies wirkt sich aber - wie ausgefiihrt - in der Regel nachteilig 
auf die Eigenschaften der fertigen Faden aus. 

Aus der EP-A-494 852 ist ein Verfahren zur Herstellung cellulo- 
sischer FormkSrper, insbesondere cellulosischer Faden bekannt, 
bei dem eine cellulosische Amin-N-oxidlosung durch eine Duse 
gepreflt, anschlieflend durch einen Luftspalt gefiihrt, in diesem 
gegebenenfalls verstreckt und schliefllich in einem Fallbad koa- 
guliert wird. Bei den gemafi dieser Schrift eingesetzten Diisen 
handelt es sich um Langkanaldiisen, die in einer bevorzugten 
Aus fiihrungs form eine Kanallange von etwa 1500 um un d einen roi- 
nimalen Durchmesser von hochstens 70 um aufweisen. Die Kanal- 
kontur dieser Diisen ist so ausgefiihrt, dafl auf der Aus- 
trittsseite ein zylinderf ormiger Bereich mit einer Lange von 
mindestens 1/4, vorzugsweise 1/3 der Gesamtlange des Diisen- 
kanals vorliegt, der sich zur Eintrittsseite hin kegelfSrmig 
erweitert . 



Diisen mit einem derartig langen zylinderf ormigen Bereich auf 
der Austrittsseite, verbunden mit den in der EP-A-494 852 ange- 
gebenen geringen Durchmessern, bergen den Nachteil in sich, dafi 
bereits bei relativ niedrigen Durchsatzen der cellulosischen 
Losungen durch die Duse StrSmungsinstabilitaten auftreten. Da- 
durch kfinnen bei Verwendung dieser Dusen - auch unter Beriick- 
sichtigung der durch die Ausfiihrung und LSnge des Diisenkanals 
bedingten hohen Druckaufbau - hohe Prozeflgeschwindigkeiten 
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nicht realisiert werden. Dariiberhinaus ist auch eine sichere 
und genaue Fertigung solcher Diisen schwierig. 

In der DE-A-44 09 609 wird ein Verfahren zum Erspinnen von Cel- 
lulosefasern und -f ilamentgarnen aus Losungen von Cellulose in 
wasserhaltigen Amin-N-oxiden nach einem Trocken- 
Naflextrus ions verfahren durch Extrusion der Losungen durch Du- 
senkanale offenbart, bei dem die Losung nach Verlassen der Dii- 
senkanale z.B. durch einen Luftspalt gefuhrt, dort verstreckt 
und anschliefiend in einem Fallbad koaguliert wird. Die Diisenka- 
nale mit einer Gesamtlange 2wischen 200 [im bis 800 nm besitzen 
auf der Eintrittsseite einen ersten zylindrischen Bereich, der 
in Richtung der Austrittsseite in einen zweiten zylindrischen 
Bereich mit kleinerem Durchmesser, der zwischen 40 \im und 100 
*im liegt, und einer Lange zwischen 40 [un und 180 nm ubergeht. 
Zwischen dem ersten und dem zweiten zylindrischen Bereich be- 
findet sich ein kegelformiger Ubergangsbereich. 

Die so aufgebauten Kurzkanaldiisen gemaA der DE-A-44 09 609 wei- 
sen gegeniiber den Langkanaldiisen der EP-A-494 852 einen gerin- 
geren Druckaufbau auf und konnen wegen der geringen Lange des 
Austrittskanals mit geringem Durchmesser einfacher gefertigt 
werden. Jedoch haben auch die Diisen gemafl der DE-A-44 09 609 
den Nachteil, dafl durch die Ausgestaltung des Dusenkanals rela- 
tiv friih Stromungsinstabilitaten auftreten und somit hohe Pro- 
zeflgeschwindigkeiten ebenfalls nicht realisiert werden konnen. 

In der DE-A-39 23 139 wird ein Verfahren zum Gelspinnen von ul- 
trahochmolekularem Polyethylen beschrieben, bei dem Diisen mit 
Diisenkanalen eingesetzt werden, deren Querschnitt trom- 
petenformig, trichterformig oder pseudo-hyperbolisch zur Aus- 
trittsseite kleiner wird. Die Kanale dieser Diisen konnen auch 
einen trichterf ormigen Offnungsteil aufweisen, der kegelformig 
sein kann, der dann entweder abrupt oder nach einem Obergang in 
einen kegelf ormigen Verlauf ubergeht, bei dem der Kegel einen 
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spitzeren Of fnungswinkel aufweist als der Kegel des Ein- 
laflteils . 

Die bei Gelspinnprozessen eingesetzten Spinnlfisungen unter- 
scheiden sich jedoch in rheologischer Hinsicht deutlich von den 
cellulosischen LSsungen der vorliegenden Erfindung. Die gemS/J 
DE-A-39 23 139 eingesetzten PolyethylenlSsungen weisen Konzen- 
trationen bis maximal 6 Gew.% auf und sind damit niedrig kon- 
zentriert. Dies ist fur einen GelspinnprozeA wie in der DE-A-39 
23 139 beschrieben, typischerweise erforderlich, damit die Po- 
lymermolekule dispers gelSst sind und hierdurch im Spinnprozefl 
eine ausgepragte Orientierung und Streckung der Molekiile errei- 
cht werden kann. Demgegeniiber liegen die Konzentrationen der 
Celluloselosungen gemMA der vorliegenden Erfindung im Bereich 
von mindestens 10 Gew.%. Unterschiedliches rheologisches Ver- 
halten zieht jedoch auch unterschiedliche Anforderungen an die 
Ausfiihrung der DUsen nach sich, durch die die jeweiligen Spinn- 
lSsungen extrudiert werden. 

Es ist daher Aufgabe der Erfindung, ein Verfahren zur Her- 
stellung eines cellulosischen Pormkorpers zur Verfugung zu 
stellen, bei dem eine Cellulose und tertiare Amin-N-oxide ent- 
haltende Lfisung durch speziell ausgeformte Dusenkanale extru- 
diert wird, die die Realisierung hoher Prozeflgeschwindigkeiten 
erlaubt, wobei die gewunschten Eigenschaf ten des Formk6rpers 
erhalten bleiben. 

Diese Aufgabe wird bei einem gattungsgemSAen Verfahren dadurch 
gelfist, dafl der mindestens eine DUsenkanal einen zweiten, dem 
Ausstrombereich zugewandten kegelformigen Bereich mit in Rich- 
tung auf den Dusenkanalaustritt abnehmendem Durchmesser auf- 
weist, dafl der erste kegelfSrmige Bereich durch einen ab- 
gerundeten Bereich mit dem zweiten kegelfarmigen Bereich ver- 
bunden ist, dafl der erste kegelformige Bereich einen gr6fleren 
Offnungswinkel als der zweite kegelfSrmige Bereich besitzt und 
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dafl der zweite kegel formige Bereich ein auf den Durchmesser D 
des Diisenkanalaustritts bezogenes Langen-zu-Durchmesser(L/D)- 
Verhaltnis zwischen 1 und 15 aufweist. 

Unter "abgerundet " im Sinne der vorliegenden Erfindung wird ei- 
ne Ausgestaltung des Obergangs vom ersten zum zweiten ke- 
gel formigen Bereich verstanden, der keine Kanten, Knicke Oder 
sonstige Unstetigkeiten aufweist, d.h. also, dafl der Ubergang 
zwischen den kegel formigen Bereichen in Form einer stetigen 
Kurve erfolgt. In der Regel wird also der obengenannte Ober- 
gangsbereich tangential in die angrenzenden kegel formigen Be- 
reiche einmunden. 

tiberraschenderweise wurde festgestellt , dafl es zur Losung der 
erf indungsgemaflen Aufgabe entscheidend darauf ankommt, dafl der 
Obergang vom ersten in den zweiten kegel formigen Bereich des 
Diisenkanals abgerundet ausgefiihrt und das L/D-Verhaltnis des 
zweiten kegel formigen Bereichs in den gemSfl Anspruch 1 gefor- 
derten Grenzen eingestellt wird. Bei Einhaltung dieser Bedin- 
gungen wurde gefunden, daft bei der Extrusion besagter Cellulo- 
selosungen durch die im erf indungsgemaflen Verfahren verwendeten 
Diisen das Einsetzen von Stromungsinstabilitaten zu hdheren 
Durchsatzen der Losungen durch die Diise verschoben wird und so- 
mit hohere Prozeflgeschwindigkeiten realisiert werden konnen, 
ohne dafl die Eigenschaf ten der so hergestellten cellulosischen 
Formkorper beeintrSchtigt werden oder der Verf ahrensablauf ge- 
stort wird. Gleichzeitig ist die Herstellung solcher Diisen auf 
einfache Weise moglich. 

Wie ausgefiihrt, ist bei einer zylinder formigen Ausgestaltung 
des Diisenkanals mit einem relativ friihzeitigen Einsetzen von 
Str6mungs instability ten zu rechnen. Auf der anderen Seite hat 
es sich gezeigt, dafl es bei kegelf ormiger Ausfiihrung des Aus- 
trittsbereiches mit zunehmendem Of f nungswinkel des Kegels zu 
einer Vergroflerung der Strahlaufweitung des die Diise verlas- 
senden Losungsstrahls kommt. Um die Strahlaufweitung gering zu 
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halten und gleichzeitig ein friihzeitiges Einsetzen von Str5- 
mungsinstabilitSten zu venneiden, weist daher der zweite kegel- 
ffirmige Bereich der im erf indungsgemaflen Verf ahren verwendeten . 
Diisen vorteilhafterweise einen Of f nungswinkel 3 zwischen 3° und 
20°, besonders vorteilhaft einen Off nungs- 
winkel 0 zwischen 6° und 12° auf. Hervorragende Erfahrungen 
werden mit Diisen gemacht, deren zweiter kegelformiger Bereich 
einen Off nungswinkel p von 8' oder 10° besitzt. Hierbei ist un- 
ter dem Of f nungswinkel der kegelformigen Bereiche das Doppelte 
des Winkels zwischen der Diisenkanalachse und der Kegelwandung 
zu verstehen. 

Zur Herstellung der gewunschten cellulosischen Formkorper hat 
sich bestens bewahrt, Diisen mit einem Durchmesser D des Diisen- 
kanalaustritts im Bereich zwischen 20 urn und 300 urn einzu- 
setzen. Bevorzugt sind jedoch Diisen, deren Diisenkanal-Aus- 
trittsdurchmesser D zwischen 50 urn und 220 um liegen, besonders 
bevorzugt solche Diisen mit einem DUsenkanal-Austrittsdurch- 
messer D zwischen 70 urn und 150 um. Ausgezeichnete Ergebnisse 
liefern Diisen mit einem Austrittsdurchmesser D von 100 um sowie 
solche mit 130 urn. Dabei hat sich als vorteilhaft erwiesen, 
wenn das auf den Durchmesser D des Diisenkanalaustritts bezogene 
Langen-zu-Durchmesser(L/D)-Verhaitnis des zweiten kegelfSrmigen 
Bereichs zwischen 1 und 15 liegt, vorzugsweise 5 bis 10 be- 
tragt . 

Das Einsetzen von Stromungsinstabilitaten wird in starkem MaBe 
durch die Ausgestaltung des vor dem Austrittsbereich liegenden 
Bereichs des Diisenkanals beeinfluflt. Dieser Bereich des Diisen- 
kanals liegt fiir die im erf indungsgemaflen Verfahren eingesetz- 
ten DUsen vor dem zweiten kegelfdrmigen Bereich und umfaflt zum 
einen den ersten kegelf 6rmigen Bereich sowie den Bereich, der 
den ersten kegelformigen Bereich mit dem zweiten kegelformigen 
Bereich verbindet. 



WO 97/41284 



8 



PCTYEP97/01986 



Es hat sich herausgestellt , dafi das Einsetzen von Stromungs- 
instabilitaten desweiteren zu hoheren Durchsatzen durch die Dii- 
se verschoben we r den kann, wenn gemafi einer bevorzugten Ausfiih- 
rung des Verfahrens der erste kegelfdrmige Bereich der verwen- 
deten Diisen mit einem Of f nungswinkel a von weniger als 120° 
ausgefuhrt wird, wobei dieser Of f nungswinkel a aber stets die 
Bedingung, grOfler als der Of f nungswinkel P des 2weiten kegel- 
f ormigen Bereichs zu sein, erfiillen mufl. Hierbei ist es von 
Vorteil, wenn der Of f nungswinkel a des ersten kegelf ormigen 
Bereichs um 40° bis 60° grofler als derjenige des zweiten kegel- 
f ormigen Bereichs ist. 

Besonders bevorzugt sind Of f nungswinkel a des ersten kegelfor- 
migen Bereichs zwischen 40° und 90°. Winkel a mit 50°, 60° und 
75° haben sich als besonders giinstig herausgestellt. 

In gleicher Weise ist auch die Ausfuhrung der Verbindung des 
ersten kegelf ormigen Bereiches des Diisenkanals mit dem zweiten 
kegelfomigen Bereich fur das Einsetzen von Stromungsinstabi- 
litaten von Bedeutung. GemaA der vorliegenden Erfindung wird 
diese Verbindung als abgerundeter Bereich ausgefuhrt , wobei 
verschiedenste Ausf iihrungsf ormen der Abrundung moglich sind. 
Bevorzugt wird jedoch, dafl der abgerundete Bereich eine Kreis- 
bogenkontur aufweist, die im wesentlichen tangential in die an- 
grenzenden kegelf ormigen Bereiche iibergeht. In einer ebenfalls 
bevorzugten Ausf iihrungsf orm weist der abgerundete Bereich eine 
hyperbelformige Kontur auf , die im wesentlichen tangential in 
die angrenzenden kegelf ormigen Bereich iibergeht - 

Die im erf indungsgemMflen Verfahren verwendeten Diisen zeigen al- 
so im Hinblick auf das Einsetzen von Stromungsinstabilitaten 
ein verbessertes Eigenschaf tsprof il und fiihren aufgrund der 
Kontur des Diisenkanals dariiberhinaus zu vergleichsweise gerin- 
gem Druckaufbau bei hohen Durchsatzen. Demzufolge laflt sich 
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mittels des erf indungsgemaflen Verfahrens eine deutliche Steige- 
rung der Proze/Jgeschwindigkeit erzielen. 

Die im erfindungsgemaflen Verfahren eingesetzten Diisen lassen 
sich z.B. im Vergleich zu Dusen mit langen, zylinderformigen 
Kanalen kleinen Durchmessers einfacher und genauer fertigen, 
insbesondere wenn sich entsprechend einer bevorzugten Aus- 
f uhrungsform der Dusen gemafl der Erfindung an den zweiten ke- 
gelfSrmigen Bereich in Richtung auf den Diisenkanalaustritt ein 
- mQglichst kurzer - zylinderformiger Ausstrombereich an- 
schlieflt. Durch diesen zylinderfdrmigen Ausstrombereich lafit 
sich die Genauigkeit des Austrittsdurchmessers D des Diisenka- 
nals erhohen und die Schwankungsbreite des Austrittsdurch- 
messers D von Diisenkanal zu Diisenkanal verringern, ohne daB be- 
zuglich der Eindringtiefe des zweiten kegelformigen Bereiches 
in den Dusenkorper erhohte Anforderungen an die Fertigungsge- 
nauigkeit der Diisen gestellt werden roiissen. Hierbei hat es sich 
herausgestellt, dafi dieser zylinderformige Ausstrombereich die 
durch die erf indungsgemafle Ausfiihrung der in Richtung auf den 
Diisenkanaleintritt vor dem zylinderformigen Ausstrombereich 
liegenden Bereiche erzielten Vorteile nicht schmalert. 

Der genannte zylinderfttrmige AusstrSmbereich weist vorteil- 
hafterweise einen Durchmesser auf, der gleich dem kleinsten 
Durchmesser des angrenzenden kegelformigen Bereichs ist. In ei- 
ner bevorzugten Ausf Uhrungsform besitzt der zylinderformige 
Ausstrambereich eine Lange 1 zwischen 2 urn und 40 urn, in einer 
besonders bevorzugten Ausf Uhrungsform eine Lange 1 zwischen 5 
nm und 20 urn. Hervorragende Erfahrungen wurden bei Verwendung 
von Diisen mit einer Lange 1 des zylinderffirmigen Ausstrombe- 
reichs von 10 um gemacht. 

Die Gesamtlange des Diisenkanals der im erf indungsgemMJJen Ver- 
fahren verwendeten Diisen vom Eintritt in den ersten ke- 
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gelformigen Bereich bis zum Diisenkanalaustritt liegt vor- 
teilhaf terweise im Bereich zwischen 1000 \xm und 4000 |im. 

Die Erfindung wird anhand der nachf oigenden Figuren und Bei- 
spiele naher erlautert. Es zeigen in schematischer Darstellung: 

Fig. 1: den prinzipiellen Aufbau einer Apparatur zur Durch- 
fiihrung des erf indungsgexr&Aen Verfahrens 

Fig. 2: einen Teilschnitt einer Diise zur Durchfiihrung des er- 
f indungsgemafien Verfahrens 

Entsprechend Figur 1 werden bei dem erf indungsgemafien Verfahren 
aus einer Diise 1 mit mehreren Diisenkanalen eine Vielzahl von 
Einzelf i lament en 2 ersponnen. Die frisch ersponnenen F i lament e 
2 durchlaufen einen Luftspalt der Hdhe H, bevor sie in ein 
Fallbad 3 eintauchen, in dem sie koaguliert werden. Die koagu- 
lierten Filamente werden zu einem Gam 5 zusammengef atit , das 
iiber ein im Fallbad eingetauchtes Umlenkorgan 4 abgezogen wird. 
Das fertig ausgef&llte Gam 5 wird mittels eines Umlenkorgans 6 
der weiteren Verarbeitung zugefiihrt. 

Figur 2 zeigt einen Langsschnitt durch den Diisenkanal 7 einer 
Diise 1 gemaA der vorliegenden Erfindung. Der Diisenkanal 7 miin- 
det im Diisenkanalaustritt 8 und weist dort den Durchmesser D 
auf . In seinem Einstrdmbereich besitzt der Diisenkanal einen er- 
sten kegelf drmigen Bereich 9, dem in Richtung auf den Dii- 
senkanalaustritt ein zweiter kegelf ormiger Bereich 10 mit der 
Lange L folgt und der mit dem ersten kegelformigen Bereich liber 
einen abgerundeten Bereich 11 verbunden ist. Der Durchmesser 
des ersten kegelf drmigen Bereichs 9 wie auch der des zweiten 
kegelformigen Bereichs 10 nimmt in Richtung auf den Diisenka- 
nalaustritt 8 ab. Der Of f nungswinkel a des ersten kegelf dr- 
migen Bereichs ist dabei groAer als der Of f nungswinkel p des 
zweiten kegelformigen Bereichs. Zur Erhohung der Genauigkeit 
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des Durchmessers D des Diisenkanalaustritts 8 schlieflt sich an 
den zweiten kegelfSrmigen Bereich 10 in Richtung auf den Diisen- 
kanalaustritt 8 ein kurzer zylinderf Srmiger Bereich 12 der Lan- 
ge 1 an. 



Die in den nachfolgenden Beispielen verwendeten Diisen wurden 
hinsichtlich des maximal moglichen Durchsatzes vor Einsetzen 
von Strbmungsinstabilitaten beurteilt, der in direkter Be- 
ziehung zu den maximal mdglichen Prozeflgeschwindigkeiten steht. 
Dabei wurde der die Diisen verlassende Losungsstrahl auf Unre- 
gelmafligkeiten hin beobachtet. Der Durchsatz durch die Diisen 
beim ersten Auftreten von UnregelmaGigkeiten in der Strahlober- 
flache wurde als maximaler Massenstrom angenommen. 



Beispiel 1, Vergleichsbeispiel CI: 



Ein Weichholz-Zellstoff mit einem DP von 800 (DP = mittlerer 
Polymerisationsgrad) wurde zur Herstellung einer Cellulose- 
lbsung in N-Methyl-morpholin-N-oxid (NMMO) und Wasser gelost. 
Die Konzentrationsangaben sowie die Viskositat der LQsung, an- 
gegeben als Betrag der komplexen Viskositat bei einer Tem- 
peratur von 90 °C und einer Frequenz von 1 Hz, sind in der Tab. 
1 aufgefuhrt. 



Die Losung wurde durch eine Diise gemafl der Erfindung mit einem 
einzelnen Dusenkanal extrudiert, der einen ersten, eintritts- 
seitigen, kegelformigen Bereich mit einem Of f nungswinkel a von 
60° und einen zweiten, austrittsseitigen, kegelformigen Bereich 
mit einem Of f nungswinkel P von 8° aufwies und dessen tibergang 
vom ersten in den zweiten kegelfSrmigen Bereich eine abgerunde- 
te, im wesent lichen hyperbelfSrmige Kontur aufwies. Als Ver- 
gleich dazu wurde die Losung durch eine Diise extrudiert, deren 
Dusenkanal ebenfalls einen ersten, dem Einstrombereich des Du- 
senkanals zugewandten sowie einen zweiten, dem Ausstrombereich 
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des Diisenkanals zugewandten kegelformigen Bereich aufwies, bei 
der jedoch der tibergang vom ersten in den zweiten kegelformigen 
Bereich scharfkantig ausgefiihrt war ( Vergleichsdiise 1). Die An- 
gaben zur Geometrie der Diisenkanale sind in Tab. 2 zu finden. 

Die ermittelten maximalen Durchsatze durch die Diisen bei einer 
Dusentemperatur von 95 °C sind in Tab. 2 aufgefiihrt. Es ist eine 
deutliche Zunahme des maximalen Massenstroms bei Verwendung der 
erf indungsgemaflen Diise (Beispiel 1) gegeniiber der Vergleichsdii- 
se 1 (Vergleichsbeispiel CI) f estzustellen. 

Bieispiel 2, Vergleichsbeispiel C2: 

Es wurde eine Celluloselosung in wasserhaltigem NMMO unter Ver- 
wendung des Zellstoffs V65 (Fa. Buckeye) hergestellt 
(Konzentrationsangaben und Viskositat siehe Tab. 1). Diese Cel- 
luloselosung wurde bei einer Dusentemperatur von 95 °C durch die 
gleichen Diisen extrudiert wie im Beispiel 1 bzw. im Ver- 
gleichsbeispiel CI- Die Ergebnisse sind wiederum in Tab. 2 zu 
finden. 

Auch fur diese Celluloselosung wurde eine Steigerung des ma- 
ximalen Massestroms durch Verwendung der erf indungsgemSJJen Diise 
erreicht . 

Beispiel 3 f Vergleichsbeispiel C3: 

Eine den Zellstoff Kecell 25 (Bayerische Zellstof fwerke) enhal- 
tende Celluloselosung in wasserhaltigem NMMO (Konzentrationen 
und Viskositat dieser Losung siehe Tab. 1) wurde bei einer Du- 
sentemperatur von 95°C zum einen durch die erf indungsgem&fle Dii- 
se des Beispiels 1 extrudiert, zum anderen durch eine Ver- 
gleichsdiise, die einen Diisenkanal mit einem eintrittsseitigen 
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kegelformigen Bereich, nicht jedoch einein zweiten, dem Diisen- 
austritt zugewandten kegelfSrmigen Bereich hatte 
(Vergleichsduse 2). Der Austrittsbereich der Vergleichsdiise 2 
war zylinderformig ausgefuhrt mit einer Lange L von 2000 urn und 
einem Durchmesser D von 200 urn. Der tibergang vom eintrittssei- 
tl gen kegelformigen Bereich in den zylinderformigen Austritts- 
bereich war abgerundet mit einer im wesentlichen hyperbelformi- 
gen Kontur. 

Den Ergebnissen in Tab. 2 ist zu entnehmen, dafl fiir die erfin- 
dungsgemafle Diise relativ zur Vergleichsduse 2 deutlich hohere 
DurchsStze bis zum Auftreten von Stromungsinstabilitaten er- 

reicht werden. 
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Tab, 1: Konzentrationen und Viskositaten der verwendeten 
Celluloselosungen 

TABELLE 1 



Beispiel 1 CI 2 C2 3 C3 



Zellstoff- 

konzentration 15 15 15 15 10 10 



Wasser- 

konzentration 10 10 10 10 12 12 

[%] 



NMMO- 

Konzentration 75 75 75 75 78 78 

[%] 



Viskositat 1200 1200 1050 1050 1300 1300 

[Pa s] 



Viskositat = Betrag der komplexen Viskositat bei einer Tempera - 
tur von 90 °C und einer Frequenz von 1 Hz 
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. 2: Geometrie der in den Beispielen 1 bis 3 und CI bis C3 
verwendeten Diisen sowie erzielte maximale Massenstrome 



TABELLE 2 



Beispiel 1 CI 2 C2 



a 

r ] 


60 


60 


60 


60 


60 


60 


p 

t° ) 


8 


8 


8 


8 


8 


0 


D 

[nm] 


200 


200 


200 


200 


200 


200 


L/D 
( - ] 


10 


10 


10 


10 


10 


10 


Form des 
Ubergangs 


abge- 
rundet 


scharf- 
kantig 


abge- 
rundet 


scharf- 
kantig 


abge- 
rundet 


abge- 
rundet 



maximale r 

Massenstrom 0,291 0,181 2,830 0,623 0,830 0,321 

[g/min] 



D - Durchmesser des Diisenkanalaustritts 

L ~ rli?hs deS ZWeiten ' aust "tt8seitig en/ kegel f ormigen Be- 

tt = ge""^^ 1 6rSten ' eintri "sseitigen, kegelformi- 

P = gl^elcSs 61 ^ ZWeiten ' "■tritts.eitigen, kegelformi- 
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Beispiel 4, Vergleichsbeispiele 4 und 5: 

Es wurde eine Celluloselosung aus Hartholz-Zellstof f mit einem 
DP von 750 hergestellt, Diese L6sung wies eine Zell- 
stof f konzentration von 14%, eine Wasserkonzentration von 10% 
und eine NMMO-Konzentration von 76% auf . Ihre Viskositat als 
Betrag der komplexen Viskositat, gemessen bei einer Temperatur 
von 90°C und einer Frequenz von 1 Hz, betrug 870 Pa s. 

Die Losung wurde im Beispiel 4 durch eine erf indungsgemafle Diise 
mit einem Durchmesser des Diisenkanalaustritts von 100 urn bei 
einer Diisentemperatur von 95°C extrudiert. Die weiteren geome- 
trischen Groflen dieser erf indungsgemaften Diise sind in der Ta- 
belle 3 zu finden. 

Die gleiche Celluloselosung wurde zum einen gemSfi Vergleichs- 
beispiel 4 durch eine Diise mit einem scharf kantigen Obergang 
zwischen dem ersten und dem zweiten kegelformigen Bereich ex- 
trudiert. Zum anderen wurde die Losung gemaft Vergleichsbeispiel 
5 durch eine Diise extrudiert, die ans telle des zweiten, dem Du- 
senaustritt zugewandten kegelformigen Bereichs einen zylinder- 
formigen Bereich mit einem Durchmesser D von 100 urn und einer 
Lange L von 500 ^m aufwies und deren Obergang von dem dem Ein- 
strombereich der Diise zugewandten kegelformigen Bereich in den 
zylinderfSrmigen Bereich scharf kantig ausgefiihrt war. Die iibri- 
gen geometrischen Groflen der in diesen Vergleichsbeispielen 
eingesetzten Diisen stimroen mit denjenigen der in Beispiel 4 
verwendeten, erf indungsgemaflen Diise iiberein, wie der Tabelle 3 
zu entnehmen ist . 
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Die Ergebnisse dieser Versuche, d.h. die jeweils erzielbaren 
maximale Massenstrome durch die Diisen, sind ebenfalls in der 
Tabelle 3 aufgefuhrt. Es zeigt sich deutlich die Bedeutung des. 
zweiten kegelf ormigen Bereichs und der abgerundeten Ausfiihrung 
des tibergangsbereichs zwischen erstem und zweitem kegelf ormigen 
Bereich. 

Beispiel 5, Vergleichsbeispiele 6 und 7 

Es wurde die gleiche Celluloselosung wie in Beispiel 4 einge- 
setzt. Die im Beispiel 5 und den Vergleichsbeispielen C 6 und C 
7 verwendeten Diisen entsprachen den im Beispiel 4 und den Ver- 
gleichsbeispielen C 4 und C 5 rait den Ausnahmen, da/1 der Durch- 
messer des Dusenkanalaustritts 130 um betrug und das L/D- 
Verhaltnis des kegelformigen bzw. zylinderf ormigen Austrittsbe- 
reichs 6 betrug. Die geometrischen Groflen sind in der Tabelle 3 
aufgefuhrt . 

Die ebenfalls der Tabelle 3 zu entnehmenden Ergebnisse spiegeln 
wiederum den Einflu/i des zweiten kegelformigen Bereichs und der 
abgerundeten Ausgestaltung des Ubergangsbereichs auf die maxi- 
malen Massenstrome durch die Diisen wider. 
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Tab. 3: Geometrie der in den Beispielen 4 und 5 sowie C4 bis 
C7 verwendeten Diisen sowie erzielte maximale Massen- 
strome 







TAB 


E L L E 


3 






Beispiel 


4 


C4 


C5 


5 


C6 


C7 


a 

r j 


60 


60 


60 


60 


60 


60 


p 

i° j 


8 


8 


0 


8 


8 


0 


D 

[jun] 


100 


100 


100 


130 


130 


130 


L/D 
I - ] 


5 


5 


5 


6 


6 


6 


Form des 
tibergangs 


abge- 
rundet 


scharf- 
kantig 


scharf- 
kantig 


abge- 
rundet 


scharf - 
kantig 


scharf' 
kantig 


maximaler 

Massenstrom 

[g/min] 


0,128 


0,064 


0,007 


0,314 


0,184 


0,026 
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Verfahren zur Her stel lung cellulosischer Fornkorper 



Patentanspriiche : 



Verfahren zur Herstellung eines cellulosischen Formkorpers, 
bei dem eine Cellulose und tertiares Amin-N-oxid enthalten- 
de Ldsung durch eine Diise (1), enthaltend mindestens einen 
Diisenkanal (7) mit einero Einstrarobereich, einem Ausstrombe- 
reich und einem Dusenkanalaustritt (8), extrudiert, an- 
schlieflend durch einen Luftspalt gefiihrt, in diesem gegebe- 
nenfalls verstreckt und schliefilich in einem Fallbad (3) 
koaguliert wird, wobei der mindestens eine Dusenkanal (7) 
einen dem EinstrSmbereich zugewandten ersten kegelfOrmigen 
Bereich (9) mit in Richtung auf den Dusenkanalaustritt (8) 
abnehmendem Durchmesser aufweist, dadurch gekennzeichnet , 
dafl der mindestens eine Dusenkanal einen zweiten, dem Aus- 
strombereich zugewandten kegelformigen Bereich (10) mit in 
Richtung auf den Dusenkanalaustritt (8) abnehmendem Durch- 
messer aufweist, dafl der erste kegelformige Bereich (9) 
durch einen abgerundeten Bereich (11) mit dem zweiten ke- 
gelformigen Bereich (10) verbunden ist, dafi der erste ke- 
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gelformige Bereich (9) einen grdfleren Off nungswinkel als 
der zweite kegelformige Bereich (10) besitzt und dafl der 
zweite kegelformige Bereich (10) ein auf den Durchmesser D 
des Dusenkanalaustritts (8) bezogenes Langen-zu-Durchmeser- 
(L/D)-Verhaltnis zwischen 1 und 15 aufweist. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafl der 
zweite kegelformige Bereich (10) einen Offnungs- 

winkel P zwischen 3° und 20° aufweist. 

3. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 Oder 2, 
dadurch gekennzeichnet, dafl der zweite kegelformige Bereich 
(10) einen Of f nungswinkel 0 zwischen 6° und 12° aufweist, 

4. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 2 oder 3, 
dadurch gekennzeichnet, dafl der erste kegelformige Bereich 
(9) einen Of f nungswinkel a von kleiner als 120° besitzt. 

5. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspuche 2 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, dafl der erste kegelformige Bereich 

(9) einen Of f nungswinkel a zwischen 40° und 90° besitzt. 

6. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, dafl der Of f nungswinkel a des er- 
sten kegelf ormigen Bereiches (9) urn 40° bis 60° grdfier als 
der Of f nungswinkel {3 des zweiten kegelf omigen Bereiches 

(10) ist. 

7 • Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 6 , 
dadurch gekennzeichnet, dafl der Diisenkanalaustritt (8) ei- 
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nen Durchmesser D im Bereich zwischen 20 um und 300 um be- 
sitzt . 

8. Verfahren nach einem Oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet , dafl der Durchmesser D des Diisen- 
kanalaustritts (8) im Bereich zwischen 50 um und 220 um 
liegt . 

9. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, da/1 der Durchmesser D des Diisen- 
kanalaustritts (8) im Bereich zwischen 70 um und 150 um 
liegt . 



10 



Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 9, 
dadurch gekennzeichnet, dafl das Langen-zu-Durchmesser(L/D)- 
Verhaltnis des zweiten kegelformigen Bereichs (10) 5 bis 10 
betrMgt . 

11. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10, 
dadurch gekennzeichnet, daft der abgerundete Bereich (11) 
eine Kreisbogenkontur aufweist, die im wesentlichen tangen- 
tial in die angrenzenden kegelformigen Bereiche (9), (10) 
iibergeht . 

12. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10, 
dadurch gekennzeichnet, daii der abgerundete Bereich (11) 
eine hyperbelf ormige Kontur aufweist, die im wesentlichen 
tangential in die angrenzenden kegelformigen Bereiche (9), 
(10) iibergeht. 
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13. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 12, 
dadurch gekennzeichnet , dafl sich an den zweiten ke- 
gelformigen Bereich (10) in Richtung auf den Diisenkanal- 
austritt (8) ein zylinderf onuiger Ausstrombereich (12)"an- 
schlieflt . 

14. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dafl der 
zylinderformige AusstrSmbereich (12) einen Durchmesser auf- 
weist, der gleich dem kleinsten Durchmesser des angrenzen- 
den kegelformigen Bereichs (10) ist. 

15. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 13 oder 
14, dadurch gekennzeichnet, dafl der zylinderformige Aus- 
strombereich (12) eine Lange zwischen 2 \m und 40 iim auf- 
weist . 

16. Verfahren nach Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet, da/3 der 
zylinderformige Ausstombereich (12) eine Lange zwischen 5 
lim und 20 |im auf weist. 
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